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(57) Abstract: The invention relates to a method for the chromatographic separation of components (19, 20, 25, 26, 28, 29) in a 
multi -component fluid mixture (2a) by means of the simulated moving method, whereby the multi -component fluid mixture (2a) and 
at least one solvent (3a) are introduced into a number of chambers (10a - 10c; 11a - 11c; 12a - 12c; 13a - 13c), containing at least 
one solid or chamber sections by means of a first and a second inlet (9b, 9d; 9f, 9h). An extract flow (6a), which contains at least 
one first component (19, 26, 29) separated from the multi -component fluid mixture (2a) and a raffinate flow (7a), which contains at 
least one second component (20, 25, 28) separated from the multi-component mixture (2a) are drawn off from the chambers (10a - 
10c; 1 la - 1 lc; 12a - 12c; 13a - 13c) or chamber sections at a first and second outlet (9a, 9c; 9e, 9g). The chambers (10a - 10c; 1 la - 
11c; 12a - 12c; 13a - 13c) or chamber sections are connected in series to form a closed loop (8a, 8b; 18), whereby the concentration 
of the introduced multi -component mixture (2a) and/or the composition of the solvent (3 a) are altered in a timing unit 
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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur chromatographischen Trennung von Komponenten (19, 20, 25, 
26, 28, 29) einer Mehrkomponentenfluidmischung (2a) mittels des Simulated Moving Bed-Verfahrens, wobei die Mehrkomponen- 
tenfluidmischung (2a) und mindestens ein Losemittel (3a) einer Mehrzahl von mindestens einen Feststoff enthaltenden Kammern 
(10a - 10c; 1 la - 1 lc; 12a - 12c; 13a - 13c) oder Kammerabschnitten an einem ersten und zweiten Eingang (9b, 9d; 9f, 9h) zugefuhrt 
werden, und ein Extraktstrom (6a), der mindestens eine erste von der Mehrkomponentenfluidmischung (2a) abgetrennte Kompo- 
nente (19, 26, 29) enthalt, sowie ein Raffinatstrom (7a), der mindestens eine zweite von der Mehrkomponentenfluidmischung (2a) 
abgetrennte Komponente (20, 25, 28) enthalt, aus den Kammern (10a - 10c; 1 la - 1 lc; 12a - 12c; 13a - 13c) oder Kammerabschnitten 
an einem ersten und zweiten Ausgang (9a, 9c; 9e, 9g) abgeleitet werden, wobei die Kammern (10a - 10c; 1 la - 1 lc; 12a - 12c; 13a 
- 13c) oder Kammerabschnitte einen geschlossenen Kreislauf (8a, 8b; 18) bildend in Reihe miteinander verbunden sind, wobei die 
Konzentration der zugefuhrten Mehrkomponentenfluidmischung (2a) und/oder der Zusammensetzung des Losemittels (3a) inner- 
halb einer Takteinheit verandert werden/wird. 
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Verfahren und Vorrichtung zur chromatographischen Trennung von Komponenten 



Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren und eine Vorrichtung zur chromatographischen Tren- 
nung von Komponenten einer Mehrkomponentenfluidmischung mittels des Simulated 
Moving Bed-Verfahrens gemali den Oberbegriffen der Patentanspruche 1 und 14. 

Derartige Verfahren werden insbesondere in der pharmazeutischen und chemischen Indust- 
rie dazu verwendet, Komponenten eines Stoffgemisches mit hohem Reinheitsgrad auch 
dann zu trennen, wenn es sich bei dem Stoffgemisch urn eine komplexe Mehrkomponen- 
tenfluidmischung handelt, deren Komponenten eventuell zusatzlich eine Temperatursensi- 
bilitat aufweisen. Hierbei wird die unterschiedliche Affinitat der zu trennenden Komponenten 
gegeniiber einem Feststoff (vorzugsweise Adsorbensmaterial) fur deren Trennung ausge- 
nutzt. 

Herkommlicherweise werden chromatographische Trennungen in Batch-Verfahren durch- 
gefuhrt. Bei derartigen Batch-Verfahren wird eine mit dem Feststoff gefullte Kammer 
(Trennsaule) von einem Losemittel (Eluent) durchstromt. In diesem Losemittelstrom wird 
eine begrenzte Menge der Mehrkomponentenfluidmischung injiziert und durchlauft die 
Trennsaule. Aufgrund der unterschiedlich starken Affinitat der zu trennenden Komponenten 
zu dem Feststoff findet eine unterschiedlich starke Wechselwirkung mit dem Feststoff statt. 
Demzufolge wandem die zu. trennenden Komponenten mit unterschiedlichen Wanderge- 
schwindigkeiten durch die Trennsaule hindurch und verlassen die Trennsaule zu unter- 
schiedlichen Zeitpunkten. Um eine bestimmungsgemafte Trennung der zu trennenden Kom- 
ponenten zu erreichen, muft die Mehrkomponentenfluidmischung in zeitlichen Abstanden 
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der Trennsaule zugefuhrt werden, woraus sich eine diskontinuierliche Betriebsweise einer 
bei dem Batch-Verfahren verwendeten Vorrichtung ergibt 

Fur eine kontinuierliche Betriebsweise wird ein Gegenstrom zwischen der das Losemittel 
5 beinhaltenden fliissigen Phase und der festen Phase erzeugt. Hierfur wird die teste Phase 
entgegen der Fliefcrichtung des Losemittelstroms bewegt. 

Bei der kontinuierlichen Betriebsweise kann die Mehrkomponentenfluidmischung kontinuier- 
lich in der Mitte der Trennsaule aufgebracht werden, wobei - bei geeigneter Wahl der 
10 Stromverhaltnisse der festen zu der flussigen Phase - sich starker adsorbierte Komponenten 
mit dem Feststoff in Richtung eines aus der Trennsaule abgeleiteten Extraktstroms und 
schwacher adsorbierte Komponenten mit dem Losemittelstrom in Richtung eines aus der 
Trennsaule abgeleiteten Raffinatstroms bewegen. 

15 Die Trennverfahren konnen in kontinuierlicher Betriebsweise zur Steigerung der Produktivitat 
nach dem True Moving Bed (TMB)-Verfahren betrieben werden. Derartige TMB-Verfahren 
werden auf Vorrichtungen angewendet, die sich in der Regel aus vier, einen Kreislauf bil- 
denden Trennzonen zusammensetzen, welche aus.mindestens einer Kammer oder einem 
Kammerabschnitt bestehen. In jeder Trennzone besteht ein echter Gegenstrom zwischen 

2 0 fester und fluider Phase. Zwischen den Trennzonen sind zwei Eingange fur die Mehrkompo- 
nentenfluidmischung und das Losemittel und zwei Ausgange fur den Extraktstrom und den 
Raffinatstrom angeordnet. Die Trennung der Komponenten findet weitestgehend in zwei der 
vier Zonen statt, wohingegen die zwei weiteren Zonen zur Regeneration des sich bewegen- 
den Feststoffes und des Losemittels dienen. 

25 

In dem bekannten Simulated Moving Bed (SMB)-Verfahren werden Probleme im Zusam- 
menhang mit der Bewegung und der Regeneration des in den einzelnen Kammern angeord- 
neten Feststoffes gemafi dem TMB-Verfahren vermieden. Hierfur ist eine Mehrzahl von 
Kammern oder Kammerabschnitten mit jeweils stationar angeordnetem Feststoff in einem 
30 Kreislauf reihenartig miteinander verbunden. Die Bewegung des Feststoffes wird durch zyk- 
lisches Versetzen (Neupositionieren) von Anschlussstellen der Ein- und Ausgange um 
jeweils eine Kammer bzw. einen Kammerabschnitt in Richtung des Kreislaufe simuliert. Die 
Zeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Vorgangen einer derartigen Neupositionierung 
(Umschaltvorgange) wird als Takteinheit bezeichnet. 
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US 2 985 589 beschreibt ein derartiges SMB-Verfahren zur kontinuierlichen chroma- 
tographischen Trennung von Mehrkomponentenfluidmischungen mit einem festen, den 
Feststoff enthaltenden Adsorbensbett und neu positionierbaren Ein- und Ausgangen. 

US 4 293 346 beschreibt die Trenniing von Sacchariden aus einer wassrigen Losung mit 
lonentauscherharzen mittels des SMB-Verfahrens. Das SMB-Verfahren wird hierbei mit 
einer Ruckstromzone zur Durchfuhrung einer Dekompression des lonentauscherharzes ver- 
wendet. 

Die in US 2 985 589 und US 4 293 346 beschriebenen SMB-Verfahren werden mit konstan- 
ten Betriebsparametern, wie die zu- und abgefuhrten Volumenstrome, Zeitdauer einer Takt- 
einheit und die Konzentrationen der zugefuhrten Mehrkomponentenfluidmischung und des 
Losemittels, betrieben. 

Zur Optimierung der Produktivitat der das SMB-Verfahren anwendenden Vorrichtungen 
schlagt US 5 122 275 und US 5 102 553 eine Veranderung der zu- und/oder abgefuhrten 
Volumenstrome wahrend jeder Takteinheit vor. 

US 5 122 275 betrifft die Aufteilung jeder Takteinheit in eine aktive und eine passive Peri- 
ode, wobei zu- und abgefuhrte Volumenstrome nur wahrend der ersten, aktiven Periode ein- 
gespeist bzw. abgeleitet werden. Auf diese Weise wird eine optimalere Ausnutzung der Pro- 
duktivitat der das SMB-Verfahren anwendenden Vorrichtung erreicht. 

US 5 102 553 beschreibt ein SMB-Verfahren, bei dem die zu- und abgefuhrten Volumen- 
strome von der Mehrkomponentenfluidmischung, dem Losemittel, dem Extraktstrom, dem 
Raffinatstrom und die kreislaufinternen Zirkulationsstrome zeitveranderlich innerhalb einer 
Takteinheit gestaltet werden. Durch das SMB-Verfahren mit derartigen zeitveranderlichen 
Volumenstromen kann eine Erhohung der Produktivitat gegenuber SMB-Verfahren mit kon- 
stanten Betriebsparametern erreicht werden. 

Aiternativ zu der Veranderung von Volumenstromen innerhalb einer Takteinheit wird in 
O. Ludemann-Hombourger, R.M. Nicoud und M. Bailly. The 'VARICOL" Process: A New 
Multicolumn Continuous Chromatographic Process, Separation Science and Technology, 
35(12): 1829-1862, 2000, ein asynchrones Umschalten der Zu- und Ablaufe vorgeschlagen. 
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lm Gegensatz zum konventionellen SMB-Verfahren werden bei dem dort vorgeschiagenen 
SMB-Verfahren die Anschlussstellen der Ein- und Ausgange zu verschiedenen Zeitpunkten 
umgeschaltet bzw. neu positioniert, so dass sich variable Trennzonenlangen pro Zeiteinheit 
ergeben. Auf diese Weise wird eine Erhohung der Produktivitat der das SMB-Verfahren an- 
5 wendenden Vorrichtung erreicht Ein derartiges SMB-Verfahren ist als VARICOL-Verfahren 
bekannt. 

Alternativ wird zur Erhohung der Produktivitat der das SMB-Verfahren anwendenden Vor- 
richtung in US 5 422 007 vorgeschlagen, in den einzelnen Trennzonen der Vorrichtung un- 
10 terschiedliche Druckwerte und/oder Temperaturwerte zur Veranderung der Adsorptions- 
starke des Losemittels anzulegen. 

Die beschriebenen SMB-Verfahren mit variierenden Volumenstromen, asynchronen Schalt- 
vorgangen und Losemittelgradienten erlauben eine Durchsatzsteigerung (Produktivitat) der 

15 das SMB-Verfahren anwendenden Vorrichtung. Derartige Vorrichtungen weisen einen relativ 
komplexen Aufbau und hohe Herstellungs- und/oder Betriebskosten auf. Ein Nachteil der 
Verfahren mit variierenden Volumenstromen ist die wachsende Beanspruchung erforderli- 
cher Forderaggregate und die damit verbundene hohe Storanfaliigkeit. Ein Nachteil der 
asynchronen Schaltstrategien ist die Notwendigkeit der Implementierung aufwendiger 

20 Schaltalgorithmen. Die Auslegung eines Verfahrens mit Losemittelgradienten erfordert die 
Kenntnis von schwer zuganglichen thermodynamischen Daten. 

Demzufolge liegt der vorliegenden Erfindung die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur 
chromatographischen Trennung von Komponenten einer Mehrkomponentenfluidmischung 
25 mittels des Simulated Moving Bed-Verfahrens zur Verfugung zu stellen, welches die oben- 
genanhten Nachteile vermeidet und eine Erhohung der Produktivitat einer das SMB- 
Verfahren nutzenden Vorrichtung und eine Senkung der Betriebskosten in Erganzung Oder 
als Alternative zu dem herkommlichen Verfahren erlaubt Desweiteren ist es Aufgabe der 
Erfindung, eine Vorrichtung zur Durchfuhrung des Verfahrens zur Verfugung zu steilen. 

30 

Die Aufgabe wird erfindungsgemali durch ein Verfahren mit den Merkmalen des Patentan- 
spruches 1 und eine Vorrichtung mit den Merkmalen des Patentanspruches 14 gelost. 

Ein wesentlicher Punkt der Erfindung liegt darin, dass erfindungsgemaft bei einem Verfahren 
35 zur chromatographischen Trennung von Komponenten einer Mehrkomponentenfluid- 
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mischung mittels des Simulated Moving Bed-Verfahrens die Konzentration der zugefuhrten 
Mehrkomponentenfluidmischung und/oder des Losemittels innerhalb einer Takteinheit, die 
die Zeitdauer zwischen zwei Umschaltvorgangen zum Neupositionieren von Anschlussstel- 
len wiedergibt, verandert wird/ werden. 

Beispielsweise wird durch eine Variation der Konzentration insbesondere der Mehrkompo- 
nentenfluidmischung, wie sie beispielsweise durch eine Zufuhrung der Mehrkomponen- 
tenfluidmischung mit einer funffachen Konzentration im vierten Viertel einer Takteinheit rea- 
lisiert werden kann, vorteilhaft durch einen erhohten Mehrkomponentenfluidmischungs- 
durchsatz (Feeddurchsatz) eine Produktivitatssteigerung, die fur die Masse der gereinigten 
Mehrkomponentenfluidmischung pro Zeiteinheit und des Feststoffes steht, von 33 % 
erreicht. 

Desweiteren wird efne Senkung des spezifischen Losemittelverbrauches, der der Menge des 
verbrauchten Losemittels pro produzierter Produktmasse einer Komponente entspricht, von 
beispielsweise 21 % erzielt 

Die Konzentrationen der Produkte, die den abgetrennten Komponenten entsprechen, liegen 
beispielsweise urn 25 - 39 % uber den Konzentrationen der abgetrennten Komponenten bei 
Verwendung des herkommlichen SMB-Verfahrens. 

Fur die Durchfuhrung des SMB-Verfahrens werden die Mehrkomponentenfluidmischung und 
mindestens ein Losemittel einer Mehrzahl von mindestens einen Feststoff, vorzugsweise 
Adsorbensmaterial enthaltenden Kammern oder Kammerabschnitten an einem ersten und 
zweiten Eingang zugefuhrt und ein Extraktstrom, der mindestens eine erste von der Mehr- 
komponentenfluidmischung abgetrennte Komponente enthalt, sowie ein Raffinatstrom, der 
mindestens eine zweite von der Mehrkomponentenfluidmischung abgetrennte Komponente 
enthalt, aus den Kammern oder Kammerabschnitten an einem ersten und zweiten Ausgang 
abgeleitet. 

Die Kammern oder Kammerabschnitte sind einen geschlossenen Kreislauf bildend in Reihe 
miteinander verbunden, und die Anschlussstellen der jeweils zwischen zwei Kammern oder 
Kammerabschnitten des Kreislauf s angeordneten ersten und zweiten Ein- und Ausgange 
werden nach Ablauf einer zyklischen Takteinheit zwischen zwei weiteren Kammern oder 
Kammerabschnitten des Kreislaufes neu positioniert. 
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Gemafl einer bevorzugten Ausfuhrungsform sind zwischen zwei Anschlussstellen der Ein- 
und Ausgange jeweils zwei Kammern (Trennsaulen) angeordnet, zwischen welchen nach 
Ablauf der Zeitdauer einer Takteinheit die Anschlussstellen der Ein- und Ausgange verscho- 
5 ben neu positioniert werden. Hierbei wird die Verschiebung der Anschlussstelle in Richtung 
des Kreislaufs, der durch die Stromungsrichtung des innerhalb der miteinander verbundenen 
Kammern vorhandenen Fluidstroms definiert wird, durchgefuhrt. 

Die Zeitdauer der Takteinheit liegt fur eine Optimierung der Regeneration des Feststoffes, 
10 welcher in den Kammern angeordnet 1st, vorzugsweise in einem Bereich von 1-10 min, 

beispielweise bei 3,17 min. Auf diese Weise wird dem Fluidstrom ermoglicht, sich mit einem 
Volumenstrom von vorzugsweise 60 ml/min innerhalb des Kreislaufes zu bewegen. Zudem 
ist die Zeitdauer der Takteinheit ausreichend lange, urn eine Regeneration des Feststoffes 
und des Losemittels zu ermoglichen. 

15 

Die Mehrkomponentenfluidmischung, das Losemittel, der Extraktstrom und der Raffinatstrom 
werden vorzugsweise derart zu- bzw. abgefuhrt, dass sich in den Kammern Oder Kammer- 
abschnitten - bedingt durch einen maximal zulassigen Druckverlust innerhalb der Vorrich- 
tung - eiri maximaler Fluidvolumenstrom von 60 ml/min einstellt, wobei die Mehrkomponen- 
20 tenfluidmischung - bedingt durch die funktionsbedingte Genauigkeit einer Pumpe fur die zu- 
gefuhrten Strome - mit einem Volumenstrom von mindestens 5 ml/min zugefuhrt wird. Auf 
diese Weise ist das SMB-Verfahren bei einer Anwendung einer sich innerhalb einer Taktein- 
heit verandernden Konzentration der Mehrkomponentenfluidmischung optimal hinsichtlich 
des zu erreichenden Durchsatzes an zu trennenden Komponenten und des spezifischen 

2 5 Losemittelverbrauchs einzustellen. 

Jede Takteinheit wird beispielsweise in vier gleichgrolie Taktabschnitte unterteilt. In den 
ersten drei Taktabschnitten wird an der Anschlussstelle des Eingangs der Mehrkomponen- 
tenfluidmischung reines Losemittel zugefuhrt, wohingegen im letzten Taktabschnitt der 

3 o Takteinheit eine vierfache Konzentration von beispielsweise 5 Vol% der Mehrkomponen- 

tenfluidmischung gegenuber dem konventionelien Verfahren mit zeitlich konstanten Kon- 
zentrationen von beispielsweise 1,25 Vol% wahrend einer Takteinheit zugefuhrt wird. Bei 
gleichem Volumenstrom wird somit die gleiche Menge der Multikomponentenfluidmischung 
verarbeitet. 



35 
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Aufgrund der sich verandernden Konzentrationen der zugefuhrten Strome wahrend einer 
Takteinheit wird gegenuber dem herkommlichen SMB-Verfahren mit zeitiich konstanten 
Volumenstromen eine Steigerung der Produktreinheit erreicht 

5 In einem weiteren Schritt ist das erfindungsgemafte Verfahren hinsichtlich der Produktivitat 
und des Losemittelverbrauchs unter Einhaltung vorgegebener Produktspezifikationen, wie 
beispielsweise eine geforderte Reinheit von 98%, optimiert. Hierfur werden zum einen die 
Volumenstrome optimal eingestellt und zum anderen die Konzentrationen der zugefuhrten 
Volumenstrome im vierten Taktabschnitt erhoht. Auf diese Weise wird eine erhebliche Pro- 
10 duktivitatssteigerung, eine deutiiche Reduzierung des spezifischen Losemittelverbrauchs 

und eine Erhohung der Produktkonzentration gegenuber dem herkommlichen Verfahren er- 
zielt. 

Die erste und zweite abgetrennte Komponente weisen jeweils eine Produktivitat von 
15 vorzugsweise 7,6 • 10" 4 m!/min cm 3 auf, die die durch das herkommiiche SMB-Verfahren 
erreichte Produktivitat urn 33% ubersteigt. 

Der spezifische Verbrauch des Losemittels zum Abtrennen der ersten und zweiten Kompo- 
nente liegt bei 320 ml/ml gegenuber dem mit dem herkommlichen SMB-Verfahren erforderli- 
20 chen Verbrauch von ca. 400 ml/ml. 

Die vorliegende Erfindung kann als eine neue Betriebsweise fur jede herkommiiche das 
SMB-Verfahren nutzende Vorrichtung verwendet werden. Denn zur Einstellung eines Mehr- 
komponentenfluidmischungsgradienten sind einfache Ventilschaltungen Oder herkommiiche 

25 Gradientenmischeinrichtungen verwendbar, die automatisch die gewunschte Modulation der 
Mehrkomponentenfluidmischungskonzentration realisieren. Demgegenuber sind bei asyn- 
chronen Schalteinrichtungen gemafl dem VARICOL-Verfahren komplizierte Ventilsteue- 
rungsalgorithmen notwendig. Zudem werden im Gegensatz zu Verfahren mit variierenden 
Volumenstromen in der Vorrichtung verwendete Pumpen mit keiner wechselnden Beanspru- 

3 0 chung betrieben. Die Pumpen sind somit weniger storanfallig. 

Weitere vorteilhafte Ausfuhrungsformen ergeben sich aus den Unteranspriichen. 

Vorteile und Zweckmaliigkeiten sind der nachfolgenden Beschreibung in Verbindung mit der 
35 Zeichnung zu entnehmen. Hierbei zeigen: 
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Fig. 1 eine schematische Darstellung einer Vorrichtung zur Durchfuhrung eines Verfahrens 
zur chromatographischen Trennung von Komponenten gemafi dem aus dem Stand 
der Technik bekannten Batch-Verfahren; 

Fig. 2 in schematischer Darstellung eine zur Durchfuhrung eines Verfahrens zur chroma- 
tographischen Trennung von Komponenten verwendeten Vorrichtung gemaR dem 
aus dem Stand der Technik bekannten kontinuierlichen chromatographischen Ver- 
fahren; 

Fig. 3 in schematischer Darstellung eine zur Durchfuhrung eines Verfahrens zur chroma- 
tographischen Trennung von Komponenten geeigneten Vorrichtung gemafi dem aus 
dem Stand der Technik bekannten TMB-Verfahren; 

Fig. 4 in schematischer Darstellung eine zur Durchfuhrung des erfindungsgemaflen Verfah- 
rens geeignete Vorrichtung gemaft einer Ausfuhrungsform der Erfindung; 

Fig. 5 in einem Diagramm Konzentrationsprofile der Komponenten innerhalb einer das 
SMB-Verfahren nutzenden Anlage gemafl einem herkommlichen SMB-Verfahren; 

Fig. 6 die Konzentrationsprofile der Komponenten innerhalb der das SMB-Verfahren 
nutzenden Anlage nach dem erfindungsgemaUen Verfahren, und 

Fig. 7 die Konzentrationsprofile der Komponenten innerhalb der das SMB-Verfahren 

nutzenden Anlage nach einer Ausfuhrungsform des erfindungsgemalien Verfahrens. 

Figur 1 zeigt in einer schematischen Darstellung eine zur Durchfuhrung eines Batch-Verfah- 
rens geeignete Vorrichtung (Anlage). Hierbei wird eine mit einem Feststoff gefullte Trenn- 
saule 1 von einer Mehrkomponentenfluidmischung (Feed) 2, die in begrenzter Menge von 
Zeit zu Zeit einem Losemittel (Eluent) 3 injiziert wird, der Trennsaule zugefuhrt. Die aufeu- 
trennenden Komponenten, welche innerhalb der Mehrkomponentenfluidmischung 2 enthal- 
ten sind, bewegen sich mit dem Losemittelstrom durch die Trennsaule 1 und werden auf- 
grund unterschiedlicher Affinitat, die sie gegenuber dem Feststoff aufweisen, eine unter- 
schiedlich starke Wechselwirkung mit dem Feststoff ausiiben. Hierdurch entstehen unter- 
schtedlich hohe Wanderungsgeschwindigkeiten der aufeutrennenden Komponenten, wo- 
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durch die Komponenten die Saule zeitlich getrennt verlassen und sich in dafiir vorgesehe- 
nen Behaltern 4 getrennt ansammeln. Ein fur das Batch-Verfahren representatives Konzent- 
rationsprofil 5 der ersten und zweiten Komponente ist in Figur 1 andeutungsweise wiederge- 
geben. 

5 

Figur 2 zeigt in einer schematischen stark vereinfachten Ansicht eine fur ein kontinuierliches 
chromatographisches Trennverfahren geeignete Vorrichtung, die sich wiederum aus einer 
Trennsauie 1 , einer zugefuhrten Mehrkomponentenfluidmischung 2 und einem zugefiihrten 
Losemittel 3 zusammensetzt. Urn einen kontinuierlichen Betrieb der Anlage (Vorrichtung) zu 
10 erhalten, werden eine mobile Phase bestehend aus Mehrkomponentenfluidmischung und 
Losemittel und die feste Phase (vorzugsweise Adsorbensmaterial) im Gegenstrom gefuhrt. 

Die Mehrkomponentenfluidmischung 2 wird kontinuierlich der Trennsauie 1 mittig zugefuhrt. 
Bei geeigneter Einstellung der Feststoff- und Losemittelstrome bewegen sich starker adsor- 
15 bierte Komponenten mit derfesten Phase in Richtung eines abgeleiteten Extraktstromes 6 
und schwacher adsorbierte Komponenten mit dem Eluentstrom 3 in Richtung eines abgelei- 
teten Raffinatstromes 7. 

Urn mittels eines Kreislaufes eine Erhohung eines die Trennsaulen durchlaufenden Durch- 
20 satzes der Komponenten zu erreichen, werden gemafc dem Stand der Technik nach dem 
TMB-Verfahren vier miteinander verbundene Trennzonen 10, 11, 12 und 13 reihenartig mit- 
einander verbunden (Figur 3). Zwischen den Trennzonen 10, 11, 12 und 13 sind Anschluss- 
stellen fur Eingange 9b und 9d zum Zufuhren der Mehrkomponentenfluidmischung 2a und 
des Losemittels 3a angeordnet. An zwei weiteren Anschlussstellen zwischen den Trennzo- 
25 nen 10, 11, 12 und 13 sind zwei Ausgange 9a und 9c zum Ableiten des Extraktstromes 6a 
und des Raffinatstromes 7a vorhanden. 

In jeder der Trennzonen 10, 11, 12 und 13 besteht ein Gegenstromverhaltnis zwischen der 
festen und fluiden Phase. Bei geeigneter Einstellung der Stromverhaltnisse der festen zu der 
3 o flussigen Phase werden starker mit dem Feststoff wechselwirkende Komponenten A mit 

dem Extraktstrom 6a uber den Ausgang 9a abgefuhrt. Schwacher wechselwirkende Kompo- 
nenten B werden mittels des Raffinatstromes 7a uber den Ausgang 9c abgefuhrt. 

Die Trennung der Komponenten A und B findet weitestgehend in den Trennzonen 11 und 12 
35 statt, wohingegen die Trennzonen 10 und 13 zur Regeneration des Feststoffes, der bei- 
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spielsweise ein Adsorbensmaterials sein kann, und des Losemittels dienen. Durch die mit- 
einander verbundenen Trennzonen 10 - 13 wird ein rechtszirkulierender Kreislauf 8a und ein 
linkszirkulierender Kreislauf 8b erzeugt. 

Aufgrund technischer Probleme bei der Bewegung des Feststoffes innerhalb der Trennzo- 
nen einer Anlage, die das TMB-Verfahren nutzt, wird eine in Figur 4 gezeigte Anlage zur 
Durchfuhrung eines SMB-Verfahrens (Simulated Moving Bed-Verfahren) verwendet. Bei 
einer derartigen Vorrichtung (Anlage) ist eine Mehrzahl von chromatographischen Trenn- 
saulen 10a - 10c, 1 1a - 1 1c, 12a - 12c, 13a - 13c mit stationarem Feststoff ringformig mit- 
einander verbunden. Die Trennsaulen 10a - 10c bilden eine erste Trennzone 14, die Trenn- 
saulen 1 1a - 11c bilden eine zweite Trennzone 15, die Trennsaulen 12a - 12c bilden eine 
dritte Trennzone 16, und die Trennsaulen 13a - 13c bilden eine vferte Trennzone 17. 

Eine Bewegung des Feststoffes wird durch zyklisches Umschalten der Eingange 9a f 9c und 
Ausgange 9b, 9d mittels einer Verschiebung in Richtung eines einen Kreislauf 18 bildenden 
Fluidstromes urn jeweils eine Trennsaule simuliert. Die Zeit zwischen zwei aufeinanderfol- 
genden Umschaltvorgangen wird als Takteinheit bezeichnet Hierbei kann das SMB-Verfah- 
ren als praktische Realisierung des TMB-Verfahrens verstanden werden. Demzufolge ist das 
TMB-Verfahren als vereinfachtes Modell des SMB-Verfahrens zu verstehen. 

Durch die Umschaltvorgange wird bei dem SMB-Verfahren kein rein stationarer, sondern ein 
zyklisch stationarer Zustand erreicht. Die Produktkonzentrationen und inneren Zustande sind 
zyklisch. 

Herkommlicherweise werden bei dem SMB-Verfahren konstante Betriebsparameter, wie die 
Volumenstrome der zu- und abgefuhrlen Strome, die Schaltzeiten und Konzentrationen der 
zugefiihrten Strome, verwendet. Entgegen der bisherigen Forschung im Bereich der SMB- 
Verfahren haben die Erfinder eine Effektivitatssteigerung der ein SMB-Verfahren nutzenden 
Anlage durch das Verandern der Konzentration der Mehrkomponentenfluidmischung (Feed- 
konzentration) innerhalb einer Takteinheit festgestellt 

In Figur 5 werden Konzentrationsprofile der Konzentrationen von zu trennenden Kompo- 
nenten innerhalb der das SMB-Verfahren mit konstanten Betriebsparametern nutzenden 
Anlage gezeigt. Die zu trennenden Komponenten konnen beispielsweise zwei Cycloketone, 
die In der Mehrkomponentenfluidmischung 2a in einer hohen Konzentration Oder sogar in 
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ungeloster Form vorliegen und vor der Anwendung des SMB-Verfahens auf eine bestimmte 
Konzentration verdunnt bzw. gelost werden, sein. Die Komponenten liegen beispielsweise in 
gleicher Konzentration vor. 

5 Die in der Figur 5 gezeigten Konzentrationsprofile 19, 20, werden bezogen auf die Mitte ei- 
ner Schalttakteinheit innerhalb der gesamten Anlage, die hier beispielsweise eine Lange von 
200 cm besitzt, betrachtet. Die Anlage wird mit konstanten Betriebsparametern, also mit 
einem konstanten Volumenstrom und synchronen Schalttaktzeiten betrieben. 

10 Ein maximaler Fluidstrom innerhalb des Kreislaufs 18 der Anlage ist im Bereich der Trenn- 
zone 14 unter Berucksichtigung des maximalen zulassigen Druckverlustes beispielsweise 
60 ml/min. 

Der minimale Volumenstrom der zugefuhrten Mehrkomponentenfluidmischung betragt hier 
15 5 ml/min. Geringere Volumenstrome sind aufgrund der Genauigkeit der Mehrkomponen- 
tenfluidmischungspumpe nicht einstellbar. 

Integral gemittelte Komponentenreinheiten innerhalb des Extrakt- und Raffinatstroms sollen 
hier 98 % betragen. 

20 

Die Fluidstrome innerhalb der Trennzonen 14 und 17 sind mit Sicherheitsfaktoren von 10 % 
beaufschlagt, urn die vollstandige Regeneration des Feststoffes und des Losemittels sicher- 
zustellen. 

25 Aus den obengenannten Angaben ergibt sich aus Simulationsrechnungen fur das herkomm- 
liche Verfahren eine konstante Konzentration der Mehrkomponentenfluidmischung von maxi- 
mal 1 ,25 Vol % fur beide zu trennende Komponenten. Bei einer den Wert 1,25 Vol % uber- 
steigenden Konzentration der Mehrkomponentenfluidmischung sind Produktreinheiten von 
98 % unter Beachtung des minimaien Zulaufstromes der Mehrkomponentenfluidmischung 

3 o nicht mehr einstellbar. 

Zur Simulation der Anlage wurde das sogenannte Gleichgewicht-Dispersionsmodell verwen- 
det: 



35 
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sT + "7 3* + " , te ,B,1 *» , «F 



wobei c und q die Konzentrationen in der Flussig- bzw. Feststoff-Phase darstellen. D ap ist 
10 der Dispersionskoeffizient, in dem alle peakverbreitenden Effekte zusammengefasst sind. e 
ist die Porositat der Trennsaule, und u ist die lineare Geschwindigkeit des Losemittels. Die 
Konzentrationen c und q sind durch die Adsorptionsisotherme verkoppelt. Im betrachteten 
Fall ist dies eine Multi - Langmuir - Isotherme: 



Hierdurch wird das Ausbreitungsverhaiten der Komponenten in der Anlage bestimmt. 

25 

Wie den in Figur 5 dargestellten Konzentrationsprofilen 19 und 20 zu entnehmen ist, bewe- 
gen sich die Komponentenkonzentrationen als wandernde Fronten durch die Anlage. Jede 
dieser Fronten besitzt innerhalb einer Trennzone 14-17 eine konstante Wanderungsge- 
schwindigkeit. Die innerhalb der Zonen 16 und 17 verlaufenden Fronten sind nach dem 
30 Langmuir-Verhalten sogenannte Schockwellen, und die innerhalb der Zonen 14 und 15 ver- 
laufenden Fronten werden expansive Wellen genannt Wenn andere Isothermen vorliegen, 
kann sich die Anordnung der Schockwellen und der expansiven Wellen entsprechend ver- 
andern. 

3 5 Die Wanderung der Fronten wird durch die Pfeile 21 , 22, 23 und 24 angedeutet. 
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Figur 6 zeigt Konzentrationsprofile der Komponenten innerhalb einer das SMB-Verfahren 
nutzenden Anlage nach einer Ausfuhrungsform der Erfindung. Hierbei wird die Konzentration 
der zugefuhrten Mehrkomponentenfluidmischung nicht konstant gehalten, sondern innerhalb 
5 einer Takteinheit verandert (Feedkonzentrationsgradient). 

Eine Takteinheit kann beispielsweise in vier gleich grofle Taktabschnitte unterteilt werden. In 
den ersten drei Taktabschnitten der Takteinheit wird beispielsweise reines Losemittel 3a zu- 
gefuhrt, wohingegen im vierten Taktabschnitt der Takteinheit eine vierfache Konzentration 
10 der Mehrkomponentenfluidmischung gegenuber dem herkommlichen SMB-Verfahren mit der 
konstanten Konzentration zugefuhrt wird. 

Die in Figur 6 dargestellten Konzentrationsprofile 25und 26 mit durchgezogenen Linien ge- 
ben die Konzentration der Komponenten innerhalb der Anlage in der Mitte der Zeitdauer ei- 
15 ner Takteinheit an. Die Konzentrationsprofile 19 und 20 mit gestrichelten Linien zeigen die 
Konzentrationen der Komponenten in dem SMB-Verfahren der herkommlichen Art, bei dem 
konstante Zulaufkonzentrationen verwendet werden. In beiden Fallen werden dieselben kon- 
stanten Volumenstrome fur die zugefuhrten, abgeleiteten und inneren Strome verwendet 

2 0 Bei dem erfindungsgemafien Verfahren zur chromatographischen Trennung wird das Kon- 
zentrationsprofil 26 der Komponente A nach links verschoben, wie es durch den Pfeil 27 an- 
gedeutet wird. Die Komponente A gilt als Verunreinigungskomponente des Raffinatprodukts 
und bewirkt durch die Linksverschiebung eine hohere Reinheit des Raffinatstromes. 

25 Der Grund fur die Verschiebung der Wellenfronten ist durch die Ausbildung verschiedener 
Wellenformen zu erklaren. 

Eine weitere Optimierung des erfindungsgemalien Verfahrens zur Trennung der Kompo- 
nenten kann durch die Ruckverschiebung der Fronten bei einer Variation der Feedzusam- 

30 mensetzung erreicht werden. Hierbei wird die "Verunreinigungsfront" des Raffinatstromes 

durch eine Erhohung des Volumenstroms des Feeds wieder nach rechts verschoben, wie es 
aus in Figur 7 dargestellten Konzentrationsprofilen der Komponenten innerhalb der Anlage 
gemafi einer Ausfuhrungsform des erfindungsgemafcen Verfahrens hervorgeht. Die gefor- 
derte Reinheit des Raffinatstromes von 98% wird durch die Erhohung des Volumenstromes 

35 des Feeds erreicht. Die Rechtsverschiebung des Konzentrationsprofils 29 ist durch ein Ver- 
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gleichen der in Figur 6 und 7 wiedergegebenen Konzentrationsprofile 26 und 29 zu erken- 
nen. 

Weiterhin kann das erfindungsgemafle Verfahren mit der Maftgabe eines mimmalen Feed- 
5 volumenstromes von 5 ml/min optimiert werden, indem die Konzentration des Feeds im 

letzten Viertel einer Takteinheit erhoht wird. Sich daraus ergebende Konzentrationsprofile 28 
und 29 sind in Figur 7 mit durchgezogener Linie dargestellt. Demgegenuber sind die Kon- 
zentrationsprofile 19 und 20, wie sie bei der Anwendung eines SMB-Verfahrens in her- 
kommlicher Betriebsweise entstehen, mit gestrichelter Linie wiedergegeben. 

10 

In der nachfolgenden Tabelle 1 sind die in der Simulationsstudie verwendeten Parameter fur 
ein Verfahren zur chromatographischen Trennung von Komponenten gemaft dem SMB- 
Verfahren fur eine konventionelle Betriebsweise mit konstanten Betriebsparametern, fur die 
Verwendung eines Feedkonzentrationsgradienten mit identischen Volumenstromen, die 
15 auch bei dem Verfahren gemafc der konventionellen Betriebsweise verwendet werden, und 
fur die Verwendung eines Feedkonzentrationsgradienten mit optimierten Betriebsparametern 
bezuglich der Volumenstrome und Konzentrationen der zugefuhrten Volumenstrome gezeigt. 

Thbelle 1 : In der Simulationsstudie verwendete Parameter 



20 
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gradient, gleiche Strome 
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3,17 min 
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60 ml/min 






Bxtraktstrom [ml/min] 
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Tabelle 1 ist zu entnehmen, dass die Zeitdauer fur eine Takteinheit 3,17 min und der Volu- 
menstrom des Fluidstromes innerhalb der Zone I (Trennzone 14) 60 m!/min betragt. 

Durch eine optimale Einstellung der Volumenstrome des Extraktstromes, des Raffinatstro- 
5 mes, des Feedstromes und desEluentenstromes und eine Erhohung der Konzentration des 
zugefuhrten Feeds im vierten Taktabschnitt auf 6,6 Vol % wird ein verbessertes Verfahren 
zur chromatographischen Trennung von Komponenten unter Verwendung eines Feedkon- 
zentrationsgradienten erhalten (Feedkonzentrationsgradient, optimiert). 

10 In einer nachfolgend dargestellten Tabelle 2 sind Leistungskennzahlen der Verfahren mit ei- 
ner konventionellen Betriebsweise mit optimierten Volumenstromen, der Verwendung eines 
Feedkonzentrationsgradienten mit Volumenstromen, die identisch mit denjenigen der kon- 
ventionellen Betriebsweise sind, und fur die Verwendung eines optimierten Feedkonzentra- 
tionsgradienten mit optimierten konstanten Volumenstromen wiedergegeben. 

15 

Tabelle 2: Vergleich der Leistungsparameter * 
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ln Tabelle 2 ist vergleichsweise die mittlere Produktkonzentration cf\ ein Produktmengen- 
strom mf, eine Produktreinheit PUR/", eine Produktivitat PRi k und ein spezifischer Losemit- 
telverbrauch EQ k wiedergegeben. Die indices i und k beziehen sich jeweils auf die Kompo- 
nenten A innerhalb des Extraktstromes und B innerhalb des Raffinatstromes (i = Kompo- 
5 nente, k = Ex, Ra) 

Durch den hoheren Feeddurchsatz mit einer Feedkonzentration von 6,6 Vol % im letzten 
Taktabschnitt jeder Takteinheit gegenuber einer konstanten Feedkonzentration von 
1,25 Vol % wird beim optimierten Verfahren gegenuber dem herkommlichen Verfahren eine 
10 Produktivitatssteigerung, die fur die Masse des aufgereinigten Gemisches pro Zeit und Ad- 
sorbensvolumen steht, von 33 % erreicht. Desweiteren wird eine Senkung des spezifi-schen 
Losemittelverbrauchs, also die Menge des verbrauchten Losemittels pro produzierter Pro- 
duktmenge einer Komponente, von 21 % erzielt. Die Produktkonzentrationen liegen bei 25 
bzw. 39 % uber den Konzentrationen des herkommlichen Verfahrens. 

15 

Bei dem erfindungsgemafien Verfahren handeit es sich urn eine gezielte Ausnutzung der 
Nichtlinearitat des thermodynamischen Gleichgewichts. Daher ist seine Anwendung nicht auf 
das hier benutzte Beispie! des Vorliegens der Langmuir-Adsorptionsisotherme beschrankt. 
Vielmehr existiertfiir jede nichtlineare Isotherme ein Feedkonzentrationsprofil, welches die 

2 0 Optimierung des Verfahrens gegenuber der konventionellen Betriebsweise erlaubt. So ist 

beispielsweise zur Optimierung im Fall von Isothermen des sogenannten Anti-Langmuir- 
Typs die Feedkonzentration zu Beginn der Takteinheit zu erhohen und gegen Ende der 
Takteinheit zu senken. Desweiteren ist die Anwendung des erfindungsgemalien Verfahrens 
in anderen SMB-ProzeUvarianten, wie z. B. unter Verwendung von gasformigen oder uber- 
25 kritischen mobilen Phasen, bei SMB-Trennverfahren mit integrierter chemischer Reaktion 
oder in von der klassischen Vier-Zonen-Konfiguration abweichenden SMB-Verfahren (z. B. 
Anlagen zur Trennung von mehr als 2 Komponenten) moglich. 

Zudem ist das erfindungsgemafie Verfahren allgemein auch fur andere mehrphasige Stoff- 

3 0 trennprozesse mit zyklischem Charakter und nichtlinearem Phasengleichgewicht anwendbar. 
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Bezugszeichenllste 



1 Trennsaule 

2, 2a Mehrkomponentenfluidmischung 

3, 3a Losemittel 

4 Behalter 

5 Konzentrationsprofile 
6, 6a Exlraktstrom 

7, 7a Raffinatstrom 

8a, 8b, 18 Kreislaufe 

9a, 9b, 9c, 9d Ein und Ausgange 

10,11,12,13 Trennzonen 

10a, 10b, 10c; 

11a, 11b, 11c; 

12a, 12b, 12c; 

13a, 13b, 13c Kammern, Trennsaulen 

14, 15, 16, 17 Trennzonen 



19, 20, 25, 26, 28, 29 Konzentrationsprofile 



21 , 22, 23, 24 Richtung der wandernden Wellen 

27 Verschiebungsrichtung 
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Patentanspruche 

1 . Verfahren zur chromatographischen Trennung von Komponenten (19 f 20, 25, 26, 28, 
29) einer Mehrkomponentenfluidrnischung (2a) mittels des Simulated Moving Bed- 
Verfahrens, wobei 

die Mehrkomponentenfluidrnischung (2a) und mindestens ein Losemittel (3a) einer 
Mehrzahl von mindestens einen Feststoff enthaltenden Kammern (10a - 10c; 1 1a - 
11c; 12a - 12c; 13a - 13c) oder Kammerabschnitten an einem ersten und zweiten 
Eingang (9b, 9d; 9f, 9h) zugefuhrt werden, und 

ein Extraktstrom (6a), der mindestens eine erste von der Mehrkomponentenfluid- 
rnischung (2a) abgetrennte Komponente (19, 26, 29) enthalt, sowie ein Raffinatstrom 
(7a), der mindestens eine zweite von der Mehrkomponentenfluidrnischung (2a) ab- 
getrennte Komponente (20, 25, 28) enthalt, aus den Kammern (10a - 10c; 11a - 11c; 
12a - 12c; 13a - 13c) oder Kammerabschnitten an einem ersten und zweiten Aus- 
gang (9a, 9c; 9e, 9g) abgeleitet werden, wobei 

die Kammern (1 0a - 1 0c; 1 1 a - 1 1 c; 1 2a - 1 2c; 1 3a - 1 3c) oder Kammerabschnitte 
einen geschlossenen Kreislauf (8a, 8b; 18) bildend in Reihe miteinander verbunden 
sind, und AnschlufJstellen derjeweils zwischen zwei Kammern (10a, 13c; 10c, 11a; 
11c, 12a; 12c, 13a) oder Kammerabschnitten des Kreislaufs (8a, 8b; 18) angeord- 
neten ersten und zweiten Ein- und Ausgange (9a - 9d; 9e - 9h) nach Ablauf einer 
zyklischen Takteinheit zwischen zwei weiteren Kammern (10a, 10b; 11a, 11b; 12a, 
12b; 13a, 13b) oder Kammerabschnitten des Kreislaufs neu positioniert werden, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

die Konzentration der zugefuhrten Mehrkomponentenfluidrnischung (2a) und/oder 
eine Zusammensetzung des Losemittels (3a) innerhalb der Takteinheit verandert 
werden/wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , 
dadurch gekennzeichnet, dass 

ein Druck der zugefuhrten Mehrkomponentenfluidrnischung (2a) und/oder des Lose- 
mittels (3a) innerhalb einer Takteinheit stufenweise und/ oder kontinuierlich verandert 
wird. 
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Verfahren nach Anspruch 1 Oder 2, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

eine Temperatur der zugeftihrten Mehrkomponentenfluidmischung (2a) und/oder des 
Losemittels (3a) innerhalb einer Takteinheit stufenweise und/oder kontlnuierlich ver- 
andert wird. 

Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

die Konzentration der Mehrkomponentenfluidmischung und/ oder der Zusammen- 
setzung des Losemittels stufenweise und/ oder kontinuierlich verandert wird. 

Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

mindestens ein Feststoff verwendet wird, der dafiir geeignet ist, in den einzelnen 
Kammern oder Kammerabschnitten unterschiedliche Wanderungsgeschwindigkeiten 
der einzelnen Komponenten der Mehrkomponentenfluidmischung hervorzurufen. 

Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, dass 
der Feststoff ein Adsorbensmaterial ist. 

Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

als Losemittei (3a) eine Mischung aus einer Mehrzahl von Fluiden verwendet wird. 

Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

als Losemittei (3a) und/ oder Mehrkomponentenfluidmischung ein Gas oder eine 
Mischung aus einer Mehrzahl von Gasen verwendet wird, das/die im uberkritischen 
oder unterkritischen Zustand ist/sind . 

Verfahren niach einem der vorangegangenen An|pruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass 

das Losemittei (3a) zu trennende Komponenten enthalt. 
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10. Verfahren nach Anspruch9, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

das Losemittel mit den zu trennenden Komponenten und das Losemittel ohne die zu 
trennenden Komponenten verschiedene Zusammensetzungen und/oder Fahigkeiten 
5 hinsichtlich einer Beinflussung eines Bindungsverhaltens der zu trennenden Kompo- 

nenten gegenuber dem Feststoff aufweisen. 

1 1 . Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

10 in den Kammern (1 0a - 1 0c; 1 1 a - 1 1 c; 1 2a - 1 2c; 1 3a - 1 3c) Oder Kammerab- 

schnitten eine chemische Reaktion zur Herstellung und Trennung von den Kompo- 
nenten durchgefuhrt wird. 

12. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 
15 dadurch gekennzeichnet, dass 

die Arischlussstellen der ersten und zweiten Ein- und Ausgange (9a - 9d; 9e - 9h) zu 
verschiedenen Zeitpunkten neu positioniert werden. 

13. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 
20 dadurch gekennzeichnet, dass 

mindestens ein Volumenstrom der Mehrkomponentenfluidmischung (2a) f des Lose- 
mittels (3a), des Extraktstromes (6a), des Raffinatstromes (7a) und kreislaufinterner 
Zirkulationsstrome innerhalb einer Takteinheit stufenweise und/oder kontinuierlich 
verandert wird. 
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14. Vorrichtung zur Durchfuhrung des Verfahrens nach einem der vorangegangenen An- 
spruche. 
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